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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivate der Formeln la 
und lb 



Rl 




lb 



15 in denen die Substituenten folgende Bedeutung haben: 
Y Chlor, Brom oder eine C r C 4 -Alkylgruppe 
R 1 Wasserstoff, 
eine Ci-Cs-Alkylgruppe, 

eine C 2 -C 4 -Alkylgrijppe, welche einen Hydroxy-, C r C 4 -Alkoxy- oder CrCrAlkylthiorest tragt, 
20 eine C 3 -C 6 -Alkenylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkinylgruppe, 

ein Phenylring oder ein Benzylrest, wobei die Ringe ein bis drei der folgenden Reste tragen konnen: 
Halogen, C^-Alkyl, C|-C 4 -Alkoxy, C r C 4 -Halogenalkyl, Cyano, Nitro, C r C 4 -Halogenalkoxy, N-C r C 4 -Alky- 
lamino, N,N-Di-C r C 4 -Alkylamino und/oder C r C 4 -Alkylthio, 
25 R 2 eine C 5 -C 8 -Alkylgruppe, 

eine C 2 -C 4 -Alkylgruppe, welche einen Hydroxy-, C r C 4 -Alkoxy- oder C r C 4 -Alkylthiorest tragt, 

eine C^Ce-Alkoxygruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkenylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkenyloxygruppe, 
30 eine C 3 -C 6 -Alkinylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkinyloxygruppe, 

eine Phenyl-, Phenoxy-, Benzyl- oder Benzyloxyrest, wobei diese Reste ein bis drei der folgenden Sub- 
stituenten tragen konnen: Halogen, C r C 4 -Alkyl, C|-C 4 -Alkoxy, 

C r C r Alkylthio, C^Q-Halogenalkyl, Cyano, Nitro, C^C-Halogenalkoxy, N-C r C 4 -Alkylamino und/oder N,N- 
35 Di-C r C 4 -alkylamino, 

R 3 eine C r C 6 -Alkylgruppe, 
eine C 2 -C 6 -Alkylgruppe, welche ein bis drei derfolgenden Substituenten tragen kann: C r C 4 -Alkoxy, C r 
C 4 -Alkylthio und/oder Hydroxy, 

wobei R 1 nicht Wasserstoff bedeutet, wenn Y Chlor und Brom bedeutet. 
40 Weiterhin betrifft die Erfindung Verfahren zur Herstellung dieser Verbindungen sowie deren Verwendung 

als Herbizide. 

Aus der japanischen Offenlegungsschrift JP-OS Kokai 27962/1986 sind Ester und Amide der Struktur I' 
bekannt, 




50 

in der A beispielsweise -OCH 3 , -NHCH 3 , -IM(CH 3 ) 2 oder -N(CH 2 CH=CH 2 ) 2 und Z Wasserstoff oder Fluor bedeu- 
tet. 

Ferner sind in der EP-A-240 659 Verbindungen der Formel I" beschrieben, 

55 
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Q-r 0 / 0B 



in derB unteranderem NR 4 R 5 mit R 4 und R 5 z.B. unabhangig voneinander Wasserstoff und C^C^AIkylgruppe 
und X beispielsweise Wasserstoff, -CH 3 , -CI und -Br bedeutet. 

Schliefilich beschreibt die GB-A-2 071 100 Verbindungen der Formel I'" 



in der Z unteranderem eine Alkoxy- Oder eine Alkylthiogruppe bedeutet. 

Besonders fur die Anwendung neben Kulturpflanzen sind jedoch Verbindungen wunschenswert, die bei 
geringerer Aufwandmenge hohere Selektivitat gegenuber Kulturpflanzen aufweisen. 

Der Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, entsprechende Substanzen zu finden und zu synthetisie- 

Es wurde gefunden, dafi die eingangs definierten 5-(N-3,4,5,6-Tetrahyrophthalimido)-zimtsaurederivate 
der Formeln la und lb besonders im Nachauflaufverfahren eine vorteilhafte herbizide Wirkung haben und gegen 
eine Reihe von Kulturpflanzen selektiv sind. 

Aufierdem wurden Verfahren zur Herstellung der Verbindungen la und lb gefunden. 

Man erhaltdie Verbindungen la beispielsweise, indem man 3,4,5,6-Tetrahydrophthalsaureanhydrid mit der 
aquivalenten Menge eines 5-Aminozimtsaureamids der Formel V in einem inerten organischen Losungsmittel 
umsetzt. 

Rl 

CON Rl 

/ \ / 

k^-Cl Y -H 2 0 ^^S^-N^^T^CH^ R2 



Als Losungsmittel dienen z.B. niedere Alkansauren wie Essigsaure, Propionsaure und Isobuttersaure, 
sowie deren Ester wie Essigsaureethylester, hohersiedenden Kohlenwasserstoffe wie Toluol und Xylol und- 
/oder Dimethylformamid. Die Umsetzung erfolgt in der Regel bei Temperaturen zwischen 25°C und dem Sie- 
depunkt der jeweiligen Reaktionsmischung, vorzugsweise zwischen 70 und 140°C. Beim Arbeiten in einem 
aprotischen Losungsmittel empfiehlt es sich, das Wasser fortlaufend zu entfernen. 

Die Anilinderivate der Formel V konnen in an sich bekannter Weise aus den entsprechenden Nitrophenyl- 
derivaten IV entweder durch Reduktion mit anorganischen Verbindungen wie Zinn-ll-salzen Oder Eisen oder, 
sofern Y nicht Brom bzw. Chlor bedeutet, durch katalytische Hydrierung an Metallkontakten wie Raney-Nickel, 
Palladium und Platin erhalten werden. 
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/ / 
CON CON 

02N"Y^y^CH=C R2 [Reduction] H 2 N^->^CH=C 

CI 



Die benotigten Nitrophenylderivate sind auf verschiedene Weise herstellbar, z.B.: 
a) sofern Y C r C 4 -Alkylgruppe bedeutet, indem man ein entsprechendes Nitrozimtsaurechlorid II (EPA 240 
659) in einem inerten organischen Losungsmittel, welches Wasser enthalten kann, in Anwesenheit einer 
Base mit einem Amin III umsetzt. 



0!N TXT\ 



/ 

CON 

/ \ . 



^^^Cl Y \ 



Die Umsetzungstemperatur liegt im allgemeinen zwischen -15 und 50°C, vorzugsweise -10 bis 40°C. Ge- 
eignete Losungsmittel sind beispielsweise Tetrahydrofuran, Dioxan, 1,2-Dimethoxyethan und Acetonitril. 
Als Basen eignen sich u.a. das Amin selbst im Uberschuli Oder tertiare Amine wie Triethylamin, Diisopro- 
pylethylamin, N,N-Dimethyl-p-aminopyridin, N-Methylpyrrolidin, N,N,N'N'-Tetramethylethylendiamin, 1,5- 
30 Diazabicyclo(4.3.0)non-5-en und 1,8-Diazabicyclo(5.4.0)undec-7-en. 

Vorzugsweise arbeitet man in Tetrahydrofuran oder Dioxan, wobei das Amin als walirige Losung Oder als 
Losung in einem derobengenannten Ether zugegeben werden kann und mit Triethylamin als Base, 
b) sofern Y Chlor oder Brom (Hal) bedeutet, indem man ein Nitrozimtsaureamid der Formel IVa in einem 
inerten organischen Losungsmittel mit dem entsprechenden Halogen umsetzt. 



40 




Die Reaktion wird in der Regel bei Temperaturen von 0 bis 60°C, vorzugsweise 15 bis 40°C durchgefuhrt. 
Geeignete Losungsmittel sind beispielsweise Methylenchlorid, Chloroform, Tetrachlorkohlenstoff, 1,1,1- 
Trichlorethan und Chlorbenzol, wobei Methylenchlorid, Chloroform und 1,1 ,1-Trichlorethan bevorzugt wer- 
den. 

Die Verbindungen der Formeln la und lb erhalt man z.B. aus den entsprechenden 5-(N-3,4,5,6-Tetrahy- 
drophthalimido)-zimtsaurechloriden VI durch Umsetzung mit einem Mercaptan VII oder einem Amin III. 
Z.B.: 



rY-r r 
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Die Reaktion wird in an sich bekannter Weise in der Regel in einem inerten organischen Losungsmittel in 
Gegenwart einer Base bei Temperaturen von -15 bis 50°C, vorzugsweise bei -5 bis 30°C durchgefiihrt. 

Als Losungsmittel fur diese Umsetzung eignen sich u.a. Kohlenwasserstoffe wie Toluol und Xylol, niedere 
Ester von Alkansauren wie Essigsaureethylester und Etherwie Tetrahydrofuran, Dioxan und Diisopropylether. 
5 Geeignete Hilfsbasen sind z.B. tertiare Amine wie die Obengenannten sowie Pyridin, Collidin und Methyl- 

piperidin, bevorzugt jedoch Triethylamin. 

Eine Synthese fur das Zimtsaurechlorid VI ist beispielsweise in EP-A-240 659 beschrieben worden. 

Im Hinblick auf die bestimmungsgemalie Verwendung der Verbindungen la und/oder lb kommen als Sub- 
stituenten folgende Reste in Betracht: 
w Y Chlor; Brom; 

Alkyl wie Methyl, Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n-Butyl, iso-Butyl, sec-Butyl und tert.-Butyl, vorzugsweise 
Methyl und Ethyl; 

R 1 Wasserstoff; Phenyl; Benzyl; 
Alkyl wie unter Ygenannt sowie n-Pentyl, 1-Methylbutyl, 2-Methyl butyl, 3-Methylbutyl, 1,1-Dimethylpro- 
15 pyl, 1,2-Dimethylpropyl, 2,2-Dimethylpropyl, 1-Ethylpropyl, n-Hexyl, 1 -Methyl pentyl, 2-Methyl pentyl, 3-Methyl- 
pentyl,4-Methylpentyl, 1,1-Dimethylbutyl, 1,2-Dimethyl butyl, 1,3-Dimethyl butyl, 2,2-Dimethylbutyl, 2,3-Dimethylbutyl, 
3,3-Dimethylbutyl, 1-Ethylbutyl, 2-Ethylbutyl, 1,1,2-Trimethylpropyl, 1,2,2-Trimethylpropyl, 1-Ethyl-1-methyl- 
propyl und 1-Ethyl-2-methylpropyl, insbesondere Methyl und Ethyl, 

Alkenyl wie Allyl, 2-Butenyl, 3-Butenyl, 1-Methyl-2-propenyl, 2-Methyl-2-propenyl, 2-Pentenyl, 3-Pente- 
20 nyl, 4-Pentenyl, 1-Methyl-2-butenyl, 2-Methyl-2-butenyl, 3-Methyl-2-butenyl, 1-Ethyl-2-propenyl, 2-Hexenyl, 3- 
Hexenyl,4-Hexenyl, 5-Hexenyl, 1-Methyl-2-hexenyl, 2-Methyl-2-pentenyl, 3-Methyl-2-pentenyl, 4-Methyl-2-pentenyl, 
5-Methyl-2-pentenyl, 1-Ethyl-2-butenyl, 2-Ethyl-2-butenyl, 1-Ethyl-1-methyl-2-propenyl und 1-Ethyl-2-methyl- 
2-propenyl, insbesondere Allyl, 

Alkinyl wie Propin-2-yl, Butin-2-yl, Butin-3-yl, 1-Methylpropin-2-yl, Pentin-2-yl, Pentin-3-yl, Pentin-4-yl, 
25 1-Methylbutin-2-yl, 1-Methylbutin-3-yl, 2-Methylbutin-3-yl, 1,1-Dimethylpropin-2-yl, 1-Ethylpropin-2-yl, Hexin- 

2- yl, Hexin-3-yl, Hexin-4-yl, Hexin-5-yl, 1-Methylpentin-2-yl, 4-Methylpentin-2-yl, 5-Methylpentin-2-yl, 1,1- 
Dimethylbutin-2-yl, 1-Ethylbutin-2-yl und 1-Ethyl-1-methylpropin-2-yl, insbesondere Propin-2-yl. 

Unter den Resten R 1 konnen C 2 -C 4 -Alkylgruppen, Phenylrestes sowie Benzylreste ihrerseits folgende Sub- 
stituenten tragen: 
30 Hydroxyl; 

Alkoxy wie Methoxy, Ethoxy, n-Propyloxy, iso-Propyloxy, n-Butyloxy, iso-Butyloxy und tert.-Butoxy in 2-, 

3- und 4-Stellung des Akylrestes, insbesondere Methoxy, Ethoxy und iso-Propyloxy in 2-, 3- und 4-Stellung 
des Alkylrestes, 

Alkylthio wie Methylthio, Ethylthio, n-Propylthto, iso-Propylthio, n-Butylthio, iso-Butylthio und tert.-Butylthio 
35 in 2-, 3- und 4-Stellung des Alkylrestes, insbesondere Methylthio und Ethylthio in 2-Stellung des Alkylrestes. 

Bedeutet R 1 eine Phenyl- oder Benzylgruppe, kommen des weiteren folgende Substituenten in Betracht: 
Cyano; Nitro; Halogenatome wie Fluor, Chlor und Brom, vorzugsweise Chlor; Alkyl, Alkoxy, Alkylthio und 
Halogenalkyl wie vorstehend genannt sowie 

Alkylamino und Dialkylamino wie Methylamino, Dimethylamino, Ethylamino, Methylethylamino, Diethyl- 
40 amino, n-Propylamino, N-Methyl-N-propylamino, N-Ethyl-N-propylamino, N,N-Dipropylamino und N,N-Di-iso- 
propylamino, insbesondere N,N-Dimethylamino, 

wobei R 1 nicht Wasserstoff bedeutet, wenn Y die Bedeutung Chlor und Brom hat. 
R 2 C 5 -C 8 -Alkyl, wie bei R 1 genannt; 

Alkoxy wie Methoxy, Ethoxy, n-Propyloxy, iso-Propyloxy sowie die isomeren Butoxy-, Pentyloxy- und Hexy- 
45 loxygruppen, insbesondere Methoxy und Ethoxy; 

Alkenyloxy wie 2-Propenyloxy, 2-Butenyloxy, 3-Butenyloxy, 1-Methyl-2-propenyloxy, 2-Methyl-2-propeny- 
loxy, 2-Pentenyloxy, 1-Methyl-2-butenyloxy, 2-Methyl-2-butenyloxy, 3-Methyl-2-butenyloxy und 1-Ethyl-2-pro- 
penyloxy, insbesondere 2-Propenyloxy und 2-Butenyloxy und 

Alkinyloxy wie 2-Propinyloxy, 2-Butinyloxy, 3-Butinyloxy, 1-Methyl-2-propinyloxy, 2-Pentinyloxy, 1-Methyl- 
50 2-butinyloxy, 1,1-Dimethyl-2-propinyloxy, 1-Ethyl-2-propinyloxy und 2-Pentinyloxy, insbesondere 2-Propiny- 
loxy, 2-Butinyloxy und 3-Butinyloxy. 

R 3 stehtfijrdie unter R 1 genannten unsubstituiertenCpCerAlkylgruppen sowie fur eine der obengenannten 
C 2 -C 6 -Alkylgruppen, welche durch die bereits erwahnten Alkoxy- oder Alkylthioreste oder durch Hydroxy, vor- 
zugsweise einfach substituiert sein konnen. 
55 Beispiel fur sehr aktive Verbindungen la und lb sind in den nachstehenden Tabellen 1 und 2 aufgefuhrt. 
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Tabelle 1 (Fortsetzung) 
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Tabelle 1 (Fortsetzung) 



Y 


Rl 


R2 


Br 


CH 3 


Ph 


Br 


CH 3 


2-Cl-Ph 


Br 


CH 3 


(CH 2 ) 2 0H 


Br 


CH 3 


(CH 2 ) 2OCH3 


Br 


CH 3 


(CH2) 2SCH3 


Br 


CH3 


OCH 3 


Br 


CH 3 


OCH2CH=CH2 


Br 


CH 3 


OCH 2 C=CH 


CH3 


CH 3 


(CH 2 )4CH 3 


CH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


CH 3 


CH2CH=CH2 


CH 3 


CH 3 


CH2CHCH 


CH 3 


CH 3 


CH2Ph 


CH 3 


CH 3 


Ph 


CH 3 


CH 3 


2-Cl-Ph 


CH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 0H 


CH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 20CH 3 


CH3 


CH 3 


(CH 2 ) 2SCH3 


CH 3 


CH 3 


OCH 3 


CH 3 


CH3 


OCH 2 CH=CH 2 


CH 3 


CH 3 


OCH 2C=CH 


CH 3 


CH2CH3. 


(CH 2 )4CH 3 


CH 3 


CH2CH 3 


(CH 2 ) 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


CH2CH3 


CH2CH=CH2 


CH 3 


CH2CH3 


CH 2 C=CH 


CH 3 


CH2CH3 


CH2Ph 


CH 3 


CH2CH3 


Ph 


CH 3 


CH 2 CH 3 


2-Cl-Ph 


CH 3 


CH 2 CH 3 


(CH 2 ) 2 OH 


CH 3 


CH 2 CH 3 


(CH 2 ) 2OCH3 


CH 3 


CH2CH3 


(CH 2 ) 2SCH3 


CH 3 


CH 2 CH 3 


OCH 3 


CH 3 


CH2CH3 


OCH 2 CH=CH 2 


CH 3 


CH2CH3 


OCH 2 C=CH 


CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


(CH 2 ) 4 CH 3 


CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


{CH 2 ) 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH=CH 2 


CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CHCH 


CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


CH 2 Ph 



8 



EP 0 358 108 B1 



Tabelle 1 (Fortsetzung) 
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CH 2 C=CH 


OCH 2 CH=CH 2 


CH 3 


CH 2 C=CH 


CH 2 CHCH 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


(CH 2 ) 4 CH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


(CH 2 ) 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CH 2 CH=CH 2 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CH 2 C=CH 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CH 2 Ph 
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Tabelle 1 (Fortsetzung) 



Y 


Rl 


R2 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


Ph 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


2-Cl-Ph 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


(CH 2 ) 2 OH 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


(CH 2 ) 2 SCH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


OCH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


OCH 2 CH=CH 2 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


OCH 2 C=CH 
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lb 



Y R3 



CH 3 


CH 3 


CH 3 


CH 2 CH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 CH 3 


CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


CH 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


C(CH 3 ) 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 SCH 3 


CH 3 


(CH 2 ) 2 OH 


CH 2 CH 3 


CH 3 


CH 2 CH 3 


CH 2 CH 3 


CH 2 CH 3 


(CH 2 ) 2 CH 3 


CH 2 CH 3 


CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


CH 2 CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


C(CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CH 2 CH 3 


(CH 2 ) 2 SCH 3 


CH 2 CH 3 


(CH 2 ) 2 OH 


CI 


CH 3 


CI 


CH 2 CH 3 


CI 


(CH 2 ) 2 CH 3 


CI 


CH(CH 3 ) 2 


CI 


CH 2 CH(CH 3 ) 2 


CI 


C(CH 3 ) 3 


CI 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


CI 


(CH 2 ) 2 SCH 3 


CI 


(CH 2 ) 2 OH 


Br 


CH 3 


Br 


CH 2 CH 3 


Br 


(CH 2 ) 2 CH 3 


Br 


CH(CH 3 ) 2 


Br 


CH 2 CH(CH 3 ) 2 


Br 


C(CH 3 ) 3 


Br 


(CH 2 ) 2 OCH 3 


Br 


(CH 2 ) 2 SCH 3 


Br 


(CH 2 ) 2 OH 



Die 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivate la und lb bzw. die sie enthaltenden herbiziden 
Mittel konnen beispielsweise in Form von direkt verspruhbaren Losungen, Pulvern, Suspensionen, auch hoch- 
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prozentigen waBrigen, oligen oder sonstigen Suspensionen oder Dispersionen, Emulsionen, Oldispersionen, 
Pasten, Staubemitteln, Streumitteln oder Granulaten durch Verspruhen, Vernebeln, Verstauben, Verstreuen 
oder GieBen angewendet werden. Die Anwendungsformen richten sich nach den Verwendungszwecken; sie 
sollten in jedem Fall moglichst die feinste Verteilung der erfindungsgemaBen Wirkstoffe gewahrleisten. 

5 Die Verbindungen la und lb eignen sich allgemein zur Herstellung von direkt verspruhbaren Ldsungen, 

Emulsionen, Pasten oder Oldispersionen. Als inerte Zusatzstoffe kommen Mineralolfraktionen von mittlerem 
bis hohem Siedepunkt, wie Kerosin oder Dieselol, ferner Kohlenteerole sowie Ole pflanzlichen odertierischen 
Ursprungs, aliphatische, cyclische und aromatische Kohlenwasserstoffe, z.B. Toluol, Xylol, Paraffin, Tetrahy- 
dronaphthalin, alkylierte Naphthaline oder deren Derivate, Methanol, Ethanol, Propanol, Butanol, Cyclohexa- 

w nol, Cyclohexanon, Chlorbenzol, Isophoron oder stark polare Losungsmittel, wie N,N-Dimethylformamid, 
Dimethylsulfoxid, N-Methyl pyrrol idon oder Wasser in Betracht. 

WaBrige Anwendungsformen konnen aus Emulsionskonzentraten, Dispersionen, Pasten, netzbaren Pul- 
vern oder wasserdispergierbaren Granulaten durch Zusatz von Wasser bereitet werden. Zur Herstellung von 
Emulsionen, Pasten oder Oldispersionen konnen die Substrate als solche oder in einem 6l oder Losungsmittel 

15 gelost, mittels Netz-, Haft-, Dispergier- oder Emulgiermittel in Wasser homogenisiert werden. Es konnen aber 
auch aus wirksamer Substanz, Netz-, Haft-, Dispergier- oder Emulgiermittel und eventuell Losungsmittel oder 
6l bestehende Konzentrate hergestellt werden, die zur Verdiinnung mit Wasser geeignetsind. 

Als oberflachenaktive Stoffe kommen die Alkali-, Erdalkali-, Ammoniumsalze von aromatischen Sulfonsau- 
ren, z.B. Lignin-, Phenol-, Naphthalin- und Dibutylnaphthalinsulfonsaure, sowie von Fettsauren, Alkyl- und 

20 Alkylarylsulfonaten, Alkyl-, Laurylether- und Fettalkoholsulfaten, sowie Salze sulfatierter Hexa-, Hepta- und 
Octadecanolen, sowie von Fettalkoholglykolether, Kondensationsprodukte von sulfoniertem Naphthalin und 
seiner Derivate mit Formaldehyd, Kondensationsprodukte des Naphthalins bzw. der Naphthalinsulfonsauren 
mit Phenol und Formaldehyd, Polyoxyethylenoctylphenolether, ethoxyliertes Isooctyl-, Octyl- oder Nonylphe- 
nol, Alkylphenol-, Tributylphenylpolyglykolether, Alkylarylpolyetheralkohole, Isotridecylalkohol, Fettalkoho- 

25 lethylenoxid-Kondensate, ethoxyliertes Rizinusol, Polyoxyethylenalkylether oder Polyoxypropylen, Laurylal- 
koholpolyglykoletheracetat, Sorbitester, Lignin-Sulfitablaugen oder Methylcellulose in Betracht. 

Pulver-, Streu- und Staubemittel konnen durch Mischen oder gemeinsames Vermahlen der wirksamen 
Substanzen mit einem festen Tragerstoff hergestellt werden. 

Granulate, z.B. Umhullungs-, ImprSgnierungs- und Homogengranulate konnen durch Bindung der Wirk- 

30 stoffe an feste Tragerstoffe hergestellt werden. Feste Tragerstoffe sind Mineralerden wie Kieselsauren, Kie- 
selgele, Silikate, Talkum, Kaolin, Kalkstein, Kalk, Kreide, Bolus, L6R, Ton, Dolomit, Diatomeenerde, Calcium- 
und Magnesiumsulfat, Magnesiumoxid, gemahlene Kunststoffe, Diingemittel, wie Ammoniumsulfat, Ammo- 
niumphosphat, Ammoniumnitrat, Harnstoffe und pflanzliche Produkte, wie Getreidemehl, Baumrinden-, Holz- 
und NuBschalenmehl, Cellulosepulver oder andere feste Tragerstoffe. 

35 Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gew.%, vorzugsweise zwischen 0,5 

und 90 Gew.%, Wirkstoff. 

Die Wirkstoffe werden dabei in einer Reinheit von 90 % bis 100 %, vorzugsweise 95 % bis 100 % (nach 
NMR-Spektrum) eingesetzt. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen la und lb konnen beispielsweise wie folgt formuliert werden: 
40 I. Man vermischt 90 Gewichtsteile der Verbindung Nr. 1 .001 mit 10 Gewichtsteilen N-Methyl-a-pyrrolidon 

und erhalt eine Losung, die zur Anwendung in Form kleinster Tropfen geeignet ist. 

II. 20 Gewichtsteile der Verbindung Nr. 1.008 werden in einer Mischung gelost, die aus 80 Gewichtsteilen 
Xylol, 10 Gewichtsteilen des Anlagerungsproduktes von 8 bis 10 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Olsaure-N- 
monoethanolamid, 5 Gewichtsteilen Calciumsalz derDodecylbenzolsulfonsaure und 5 Gewichtsteilen des 

45 Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Ricinusol besteht. Durch AusgieBen und feines 

Verteilen der Losung in 100 000 Gewichtsteilen Wasser erhalt man eine waBrige Dispersion, die 0,02 
Gew.% des Wirkstoffs enthalt. 

III. 20 Gewichtsteile der Verbindung Nr. 1.003 werden in einer Mischung gelost, die aus 40 Gewichtsteilen 
Cyclohexanon, 30 Gewichtsteilen Isobutanol, 20 Gewichtsteilen des Anlagerungsproduktes von 7 Mol 

50 Ethylenoxid an 1 Mol Isooctylphenol und 10 Gewichtsteilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethy- 

lenoxid an 1 Mol Ricinusol besteht. Durch EingieBen und feines Verteilen der Losung in 100 000 Gewichts- 
teilen Wasser erhalt man eine waBrige Dispersion, die 0,02 Gew.% des Wirkstoffs enthalt. 

IV. 20 Gewichtsteile des Wirkstoffs Nr. 2.010 werden in einer Mischung gelost, die aus 25 Gewichtsteilen 
Cyclohexanon, 65 Gewichsteilen einer Mineralolfraktion vom Siedepunkt 210 bis 280°C und 10 Gewichts- 

55 teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Ricinusol besteht. Durch EingieBen und 

feines Verteilen der Losung in 100 000 Gewichtsteilen Wasser erhalt man eine waBrige Dispersion, die 
0,02 Gew.% des Wirkstoffs enthalt. 

V. 20 Gewichtsteile des Wirkstoffs Nr. 2.001 werden mit 3 Gewichtsteilen des Natriumsalzes der Diisobu- 
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tylnaphthalin-a-sulfonsaure, 17 Gewichtsteilen des Natriumsalzes einer Ligninsulfonsaure aus einer Sul- 
fit-Ablauge und 60 Gewichtsteilen puiverformigem Kieselsauregel gut vermischt und in einer Hammer- 
mijhle vermahlen. Durch feines Verteilen der Mischung in 20 000 Gewichtsteilen Wasser erhalt man eine 
Spritzbruhe, die 0,1 Gew.% des Wirkstoffs enthalt. 
5 VI. 3 Gewichtsteile des Wirkstoffs Nr. 2.007 werden mit 97 Gewichtsteilen feinteiligem Kaolin vermischt. 

Man erhalt auf diese Weise ein Staubemittel, das 3 Gew.% des Wirkstoffs enthalt. 

VII. 30 Gewichtsteile des Wirkstoffs Nr. 1.015 werden mit einer Mischung aus 92 Gewichtsteilen puiver- 
formigem Kieselsauregel und 8 Gewichtsteilen Paraffinol, das auf die Oberflache dieses Kieselsauregels 
gespruht wurde, innig vermischt. Man erhalt auf diese Weise eine Aufbereitung des Wirkstoffs mit guter 

w Haftfahigkeit. 

VIII. 20 Gewichtsteile des Wirkstoffs Nr. 2.006 werden mit 2 Gewichtsteilen Calciumsalz der Dodecylben- 
zolsulfonsaure, 8 Gewichtsteilen Fettalkohol-polyglykolether, 2 Gewichtsteilen Natriumsalz eines Phenol- 
Harnstoff-Formaldehyd-Kondensates und 68 Gewichtsteilen eines paraffinischen Mineralols innig 
vermischt. Man erhalt eine stabile olige Dispersion. 

15 Die Applikationderherbiziden Mittel bzw. der Wirkstoffe kann im Vorauflauf- oder im Nachauflaufverfahren 

erfolgen. Sind die Wirkstoffe fur gewisse Kulturpflanzen wenigervertraglich, so konnen Ausbringungstechniken 
angewandt werden, bei welchen die herbiziden Mittel mit Hilfe der Spritzgerate so gespritzt werden, dafi die 
Blatter der empfindlichen Kulturpflanzen nach Moglichkeit nicht getroffen werden, wahrend die Wirkstoffe auf 
die Blatter darunter wachsender unerwunschter Pflanzen oder die unbedeckte Bodenflache gelangen (post- 
20 directed, lay-by). 

Die Aufwandmengen an Wirkstoff betragen je nach Bekampfungsziel, Jahreszeit, Ziel pflanzen und Wach- 
stumsstadium 0,001 bis 5,0, vorzugsweise 0,01 bis 1,0 kg/ha. 

In Anbetracht der Vielseitigkeit der Applikationsmethoden konnen die erfindungsgemafien Verbindungen 
bzw. sie enthaltende Mittel noch in einer weiteren Zahl von Kulturpflanzen zur Beseitigung unerwunschter 
25 Pflanzen eingesetzt werden. In Betracht kommen beispielsweise folgende Kulturen: 



Botanischer Name 

All ium cepa 
Ananas comosus 
Arachis hypogaea 
Asparagus officinalis 
Avena sativa 

Beta vulgaris spp. altissima 
Beta vulgaris spp. rapa 
Beta vulgaris spp. esculenta 
Brassica napus var. napus 
Brassica napus var. napobrassica 
Brassica napus var. rapa 
Brassica rapa var. silvestris 
Camellia sinensis 
Carthamus tinctorius 
Carya i 1 1 inoi nens is 
Citrus limon 
Citrus maxima 
Citrus reticulata 
Citrus sinensis 

Coffea arabica (Coffea canephora, 
Coffea liberica) 

Cucumis melo 
Cucumis sativus 
Cynodon dactylon 



Deutscher Name 

KUchenzwiebel 

Ananas 

Erdnu|3 

Spargel 

Hafer 

Zuckerriibe 

Futterriibe 

Rote Rube 

Raps 

Kohlriibe 
Weipe Rube 
Ruben 

Teestrauch 

Saflor - Farberdistel 

Pekannupbaum 

Zitrone 

Pampelmuse 

Mandarine 

Apfelsine, Orange 

Kaffee 

Melone 
Gurke 

Bermudagras 
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Botanlscher Name 

Daucus carota 
Elaeis guineensis 
Fragaria vesca 
Glycine max 

Gossypium hirsutum (Gossypium arboreum, 
Gossypium herbaceum, Gossypium vitifolii 

Helianthus annuus 
Helianthus tuberosus 
Hevea brasi 1 iensis 
Hordeum vulgare 
Humulus lupulus 
Ipomoea batatas 
Juglans regia 
Lactuca sativa 
Lens culinaris 
Linum usitatissimum 
Lycopersicon lycopersicum 
Malus spp. 
Manihot esculenta 
Medicago sativa 
Mentha piperita 
Musa spp. 

Nicotiana tabacum (N. rustica) 

Olea europaea 

Oryza sativa 

Panicum mi 1 iaceum 

Phaseolus lunatus 

Phaseolus mungo 

Phaseolus vulgaris 

Pennisetum glaucum 

Petroselinum crispum spp. tuberosum 

Picea abies 

Abies alba 

Pinus spp. 

Pisum sativum 

Prunus avium 

Prunus domestica 

Prunus dulcis 

Prunus persica 

Pyrus communis 

Ribes sylvestre 

Ribes uva-crispa 



Deutscher Name 

Mbhre 
olpalme 
Erdbeere 
Sojabohne 
Baumwolle 
,m) 

Sonnenblume 

Topinambur 

Parakautschukbaum 

Gerste 

Hopfen 

Siipkartoffeln 

Walnupbaum 

Kopfsalat 

Linse 

Faserlein 

Tomate 

Apfel 

Maniok 

Luzerne 

Pfefferminze 

Obst- und Mehlbanane 

Tabak 

olbaum 

Reis 

Rispenhirse 
Mondbohne 
Erdbohne 
Buschbohnen 

Perl- oder Rohrkolbenhirse 

Wurzelpetersi 1 ie 

Rotfichte 

Weiptanne 

Kiefer 

Gartenerbse 

Slipkirsche 

Pf laume 

Mandelbaum 

Pfirsich 

Birne 

Rote Johannisbeere 
Stachelbeere 
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Botanischer Name 


Deutscher Name 




Ricinus communis 


Rizinus 


5 


Saccharum officinarum 


Zuckerrohr 




Secale cereale 


Roggen 




Sesamum indie urn 


Sesam 




Solanum tuberosum 


Kartoffel 


10 


Sorghum bicolor (s. vulgare) 


Mohrenhirse 




Sorghum dochna 


Zuckerhirse 




Spinacia oleracea 


Spinat 




Theobroma cacao 


Kakaobaum 


15 


Trifolium pratense 


Rotklee 




Triticum aestivum 


weizen 




Triticum durum 


Hartweizen 




Vaccinium corymbosum 


Kulturheidelbeere 


20 


Vaccinium vitis-idaea 


Preipelbeere 




Vicia faba 


Pferdebohnen 




Vigna sinensis (V. unguiculata) 


Kuhbohne 




Vitis vinifera 


Weinrebe 


25 


Zea mays 


Mais 



Zur Verbreiterung des Wirkungsspektrums und zur Erzielung synergistischer Effekte konnen die 5-(N- 
3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)zimtsaurederivate der Formel la und lb mit zahlreichen Vertretern anderer her- 

30 bizider Oder wachstumsregulierender Wirkstoffgruppen gemischt und gemeinsam ausgebracht werden. 
Beispielsweise kommen als Mischungspartner Diazine, 4H-3,1-Benzoxazinderivate, Benzothiadiazinone, 2,6- 
Dinitroaniline, N-Phenylcarbamate, Thiolcarbamate, Halogencarbonsauren, Triazine, Amide, Harnstoffe, 
Diphenylether, Triazinone, Uracile, Benzofuranderivate, Cyclohexan-1,3-dionderivate, Chinolincarbonsaure- 
derivate, Aryloxy-, Heteroaryloxyphenoxypropionsauren sowie deren Salze, Ester und Amide und andere in 

35 Betracht. 

AuUerdem kann es von Nutzen sein, die neuen Verbindungen der Formel la und lb allein oder in Kombina- 
tion mit anderen Herbiziden auch noch mitweiteren Pflanzenschutzmitteln gemischt gemeinsam auszubringen, 
beispielsweise mit Mitteln zurBekamptling von Schadlingen oderphytopathogenen Pilzen bzw. Bakterien. Von 
Interesse istfernerdie Mischbarkeit mit Mineralsalzlosungen, welche zurBehebung von Ernahrungs-und Spu- 
40 renelementmangeln eingesetzt werden. Es konnen auch nichtphytotoxische Ole und Olkonzentrate zugesetzt 
werden. 

Synthesebeispiele 

45 Die in den nachstehenden Synthesebeispielen wiedergegebenen Vorschriften wurden unter entsprechen- 

der Abwandlung der Ausgangsverbindungen zur Gewinnung weiterer Verbindungen la und lb benutzt. Die so 
erhaltenen Verbindungen sind in den nachstehenden Tabellen mit physikalischen Angaben aufgefuhrt. 
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a) Eine Losung von 12,3 g (0,05 mol) 2-Chlor-5-nitrozimtsaurechlorid in 40 ml Tetrahyhdrofuran wurde bei 
0 bis 5°C mit 11,5 g (0,10 mol) N-Methylhexylamin in 100 ml Tetrahydrofuran versetzt. Nach 2 Stunden 
Ruhren wurde das Losungsmittel entfernt, der so erhaltene Ruckstand in Essigsaureethylester gelost und 
mit 5 %iger Natronlauge extrahiert. Nach Waschen der organischen Phase mit Wasser, Abtrennen und 
Trocknen erhielt man 13,3 g (81 % d.Th.) 2-Chlor-5-nitro-zimtsaure-N-methyl-N-hexylamid. 

b) 120 g (0,037 mol) der untera) erhaltenen Verbindung in 100 ml 1,1,1-Trichlorethan wurden bei 25°C 
mit 6,4 g (0,04 mol) Brom in 10 ml 1,1,1-Trichlorethan versetzt. Nach 1 Stunde Ruhren bei 40°C wurden 
weitere 0,5 ml Brom zugesetzt und wiederum 1 Stunde bei 40°C belassen. Nach dem Abdestillieren des 
Losungsmittels wurde der Ruckstand mit Petrolether verrieben. 

Die so erhaltenen Kristalle wurden in 150 ml Methanol gelost und bei 25°C tropfenweise mit 8,0 g (0,045 
mol) 30 %iger Natriummethylat-Losung in 80 ml Methanol versetzt. Nach 2 Stunden bei 65°C wurde das 
Losungsmittel entfernt, der Ruckstand mit Wasser verruhrt und mit Essigsaureethylester extrahiert. Nach 
Waschen, Trocnen und Einengen der organischen Phase erhielt man 1 1,8 g (79 %) rohes 2-Chlor-5-nitro- 
a-bromzimtsaure-N-methyl-N-hexylamid, welches ohne weitere Reinigung umgesetzt wurde. 

c) Zu einer Suspension von 8,1 g (0,145 mol) Eisenpulver in einer auf 60°C erwarmten Mischung von 80 
ml Methanol und 40 ml Eisessig gab man portionsweise 1 1 ,0 g (0,049 mol) der unter b) erhaltenen Nitrover 
bindung und erhitzte anschliefiend 2 Stunden auf 80°C. Nach erfolgter Umsetzung wurde in Wasser ein- 
geruhrt, vom Feststoff abfiltriert und die walirige Phase mit Essigsaureethylester extrahiert. Nach dem 
Waschen der organischen Phase mit Wasser, Trocknen und Einengen erhielt man 10,2 g (100 %) 2-Chlor- 
5-amino-a-bromzimtsaure-N-methyl-N-hexylamid als 6l, welches ohne weitere Reingiung umgesetzt 
wurde. 

d) Eine Mischung aus 10,2 g (0,027 mol) des unter c) erhaltenen Anilins und 4,1 g (0,027 mol) Tetrahy- 
drophthalsaureanhydrid in 80 ml Eisessig wurde 3 Stunden auf Siedetemperatur erhitzt. Nach erfolgter 
Umsetzung wurde die Reaktionsmischung in Wasser geriihrt und mit Essigsaureethylester extrahiert. Aus 
der organischen Phase erhielt man nach Waschen, Trocknen und Einengen 7,1 g (52 % d.Th.) 5-(N-3,4,5,6- 
Tetrahydrophthalimido)-2-chlor-a-bromzimtsaure-N'-methyl-N'-hexylamid (Wirkstoffbeispiel 1 .028) als 6l. 



a) 4,6 g (0,08 mol) Alkylamin in 50 ml Tetrahydrofuran wurden bei 5 bis 10°C mit 1 0,4 g (0,04 mol) 2-Chlor- 
5-nitro-a-methylzimtsaurechlorid in 100 ml Tetrahydrofuran versetzt. Nach 2 Stunden wurde das Losungs- 
mittel entfernt, in Wasser eingeriihrt und der dabei entstehende Feststoff isoliert. Nach dem Trocknen des 
Feststoffs erhielt man 8,1 g (81 % d.Th.) 2-Chlor-5-nitro-a-methylzimtsaure-N-allylamid vom Fp. 111 bis 
112°C. 

b) Analog zu 1c) erhielt man aus 9,1 g (0,032 mol) der unter a) gewonnenen Nitroverbindung mit 9,1 g 
(0,162 mol) Eisenpulver in 150 ml Methanol und 100 ml Eisessig nach der Aufarbeitung 8,1 g (100% d.Th.) 
5-Amino-2-chlor-a-methylzimtsaure-N-allylamid als Ol. 

c) Analog zu 1d) erhielt man aus 8,1 g (0,032 mol) des unter b) erhaltenen Amins und 4,9 g (0,032 mol) 
Tetrahydrophthalimidsaureanhydrid in 100 ml Eisessig nach der Aufarbeitung 9,2 g (74 % d.Th.) 5-(N- 
3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-2-chlor-a-methylzimtsaure-N-allylamid vom Fp. 89 bis 90°C (Wirkstoffbei- 
spiel 1.007). 



Beispiel 2 




Beispiel 



3 
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a) 10,8 g (0,06 mol) 30 %ige Natriummethylatlosung in Methanol wurden bei 25°C mit 5,9 g (0,06 mol) O- 
Ethylhydroxylamin-hydrochlorid in 100 ml Tetrahydrofuran und anschlieliend bei 0 bis 5°C mit 10,9 g (0,03 
mol) 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-2-chlor-a-methylzimtsaurechlorid in 50 ml Tetrahydrofuran ver- 
setzt. Nach 4 Stunden bei 25°C wurde die Reaktionsmischung eingeengt, der Riicktand mit Wasser ver- 
riihrt und mit Essigsaureethylester extrahiert. Aus der organischen Phase erhielt man nach Waschen, 
Trocknen, Einengen und Verruhren des Riickstandes mit Petrolether (10,0 g (86 % d.Th.) 5-(N-3,4,5,6- 
Tetrahydrophthalimido)-2-chlor-a-methylzimtsaure-N'-ethoxyamid vom Fp. 83 bis 84°C (Wirkstoffbeispiel 
1.016). 



a) Eine Mischung aus 330 ml Wasser, 170 ml Methanol und 40 g (1 mol) Natriumhydroxid wurden bei65°C 
mit 120,3 g (0,28 mol) 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalsaureimido)-2-chlor-a-bromzimtsauremethylester(EP 
240 659) versetzt und zum Sieden erhitzt. Nach 7 Minuten lieli man auf 40°C abkiihlen, gab in 250 ml 10 
%iger Salzsaure und extrahierte zweimal mit 250 ml Essigsaureethylester. Die organische Phase wurde 
abgetrennt, getrocknet und das Losungsmittel bei vermindertem Druck abgezogen. Nach Kristallisieren 
des oligen Riickstands mit Eisessig/Wasser und Trocknen erhielt man 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthali- 
mido)-2-chlor-a-bromzimtsaure. Fp. 90°C. 

b) 1 18 g (0,28 mol) der bei a) hergestellten Saure wurden in 400 ml Toluol gelost, mit 6 Tropfen Dimethyl- 
formamid versetzt und auf 80°C erwarmt. Anschlieliend wurden 107 g (0,9 mol) Thionylchlorid zugegeben 
und 5 Stunden zum Sieden erhitzt. Nach dem Abdestillieren der Losungsmittel bei vermindertem Druck 
erhielt man 89 g rohes 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-2-chlor-a-bromzimtsaurechlorid als 6l. 

c) Eine Losung aus 2,3 g (0,03 mol) n-Propylmoercaptan und 3,5 g (0,035 mol) Triethylamin in 50 ml Essig- 
saureethylester wurde bei 25 bis 30°C mit 12,9 g (0,03 mol) des bei b) hergestellten Saurechlorids in 150 
ml Essigsaureethylester versetzt, 3 Stunden bei 25 bis 30°C geruhrt und anschlie&end mit 50 ml 5 %iger 
Natronlauge extrahiert. Nach dem Waschen der organischen Phase mit Wasser, Trocknen und Abdestil- 
lieren des Ldsungsmittels erhielt man 10,3 g 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-2-chlor-a-bromzimt- 
saure-n-propylthioester als Ol (Wirkstoffbeispiel 2.003, Tabelle 4). 



Beispiel 4 
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Tabelle 3 



Nr. 


Y 


Rl 


*1 


— £P_i 


1 .001 


CH 3 


H 


3-Methy 1 -buty 1-2 


123 


1 .002 


CH 3 


H 


Neopenty 1 


123 124 


1 .003 


CH 3 


H 


Isoamyl 




1 .004 


CH 3 


H 


2-Ethylbuty 1 


117 118 


1 .005 


CH 3 


H 


n-Penty 1 


87 


1.006 


CH 3 


H 


2-Methy lpenty 1 




1 .007 


CH 3 


H 


Al ly 1 


89 


1.008 


CH 3 


H 


2-Methylal lyl 


70- 71 


1.009 


C 2 H 5 


H 


Allyl 


117-118 


1.010 


CH 3 


H 


2-Methoxyethyl 


99-100 


1.011 


CH 3 


H 


2-Methyl-thioethyl 


61 


1.012 


CH 3 


H 


3-Methoxypropyl-2 


70- 71 


1.013 


CH 3 


H 


l-Methoxybutyl-2 


98- 99 


1.014 


CH 3 


H 


4— Mftthoxy buty 1—2 


61 


1.015 


CH 3 


CH 2 CH 2 OCH 3 


CH 2 CH 2 OCH 3 


59- 61 


1.016 


CH 3 


H 


Ethoxy 


83- 84 


1.017 


CH 3 


H 


Allyloxy 


120-121 


1.018 


CH 3 


CH 3 


Methoxy 


99-101 


1.019 


C 2 H 5 


H 


Phenyl 


179-180 


1.020 


CH 3 


H 


2-Cl-phenyl 


159-160 


1.021 


CH 3 


H 


3-Cl-phenyl 


176-178 


1.022 


CH 3 


H 


4-Cl-phenyl 


128-130 


1.023 


CH 3 


H 


2-CH 3 -phenyl 


104-105 


1.024 


CH 3 


H 


3-CH 3 -phenyl 


172-173 


1.025 


CH 3 


H 


2-CH 3 0-phenyl 


204-205 


1.026 


CH 3 


H 


2-Cl,6-CH 3 -phenyl 


167-168 


1.027 


CH 3 


H 


2,6-cl,Cl-phenyl 


186-187 


1.028 


Br 


CH 3 


n-Hexy 1 


61 



18 



EP 0 358 108 B1 




20 



Nr. 


Y 


R3 


Fp (°C) 


2.001 


CH 3 


CH 3 


135-136 


2.002 


CH 3 


C 2 H 5 


105-106 


2.003 


CH 3 


n-C 3 H 7 


80- 82 


2.004 


CH 3 


n-C4H9 


75- 77 


2.005 


CH 3 


i-C 4 H 9 


86- 87 


2.006 


CH 3 


CH 2 CH 2 OH 


77- 79 


2.007 


Br 


CH 3 


51 


2.008 


Br 


C 2 H 5 


51 


2.009 


Br 


n-C 3 H 7 


01 


2.010 


Br 


i-C 3 H 7 


51 


2.011 


Br 


CH 2 CH 2 OH 


70- 72 


2.012 


Br 


CH 2 CH 2 OCH 3 


51 



Anwendungsbeispiele 

30 Die Wirkung der 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivate la und lb auf das Wachstum der 

Testpflanzen lieli sich durch folgende Gewachshausversuche zeigen. 

Als Kulturgefalle dienen Plastikblumentopfe mit 300 cm 3 Inhalt und lehmigem Sand mit etwa 3,0 % Humus 
als Substrat. Die Samen der Testpflanzen wurden nach Arten getrennt eingesat. 

Zum Zweck der Nachauflaufbehandlung werden entweder direkt gesate oder in gleichen GefalJen aufge- 
35 wachsene Pflanzen ausgewahlt oder sie werden erst als Keimpflanzen getrennt angezogen und einige Tage 
vor der Behandlung in die VersuchsgefaBe verpflanzt. 

Je nach Wuchsform werden die Testpflanzen bei einer Wuchshohe von 3 bis 1 5 cm dann mit den in Wasser 
als Verteilungsmittel suspendierten oder emulgierten Wirkstoffen, die durch fein verteilende Diisen gespritzt 
werden, behandelt. Die Aufwandmengen fur die Nachauflaufbehandlung betragt 0,015 bis 0,03 kg/ha a.S. 
40 Die VersuchsgefaBe werden im Gewachshaus aufgestellt, wobei fur warmeliebende Arten warmere Berei- 

che (20 bis 35°C) und fur solche gemafJigter Klimate 10 bis 20°C bevorzugt werden. Die Versuchsperiode 
erstreckt sich uber 2 bis 4 Wochen. Wahrend dieser Zeit werden die Pflanzen gepflegt und ihre Reaktion auf 
die einzelnen Behandlungen wird ausgewertet. 

Bewertet wird nach einer Skala von 0 bis 100. Dabei bedeutet 100 kein Aufgang der Pflanzen bzw. vollige 
45 Zerstorung zumindest der oberirdischen Teile und 0 keine Schadigung oder normaler Wachstumsverlauf. 

Mit 0,015 bzw. 0,03 kg/ha a.S. im Nachauflaufverfahren eingesetzt, lassen sich mit den Beispielen 1.005 
und 2.002 breitblattrige unerwunschte Pflanzen sehr gut bekampfen. 

Die Verbindungen 1.006 und 1.008 bekampfen bei Nachauflaufanwendung von 0,03 kg/ha a.S. unerwun- 
schte breitblattrige Pflanzen sehr gut ohne Weizen als Beispielkultur nennenswert zu schadigen. 
50 Die in den Gewachshausversuchen verwendeten Pflanzen setzen sich aus folgenden Arten zusammen: 



55 
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Lateinischer Name 



Abutilon theophrasti 
Amaranthus retroflexus 
Chrysanthemum corinarium 
Euphorbia heterophylla 
Galium aparine 
Lamium amplexicaule 
Malva neglecta 
Mercurial is annua 
Oryza sativa 
Solanum nigrum 
Triticum aestivum 



Deutscher Name 



Chinesischer Hanf 
Zuriickgekrtimmter Fuchsschwanz 
Kronenwucherblume 
Wolfsmilchart 
Klettenlabkraut 
Stengelumfassene Traubnessel 
Wegmal ve 

einjahriges Bindelkraut 
Reis 

Schwarzer Nachtschatten 
Sommerweizen 



Patentanspriiche 

Patentanspriiche fur folgende Vertragsstraaten : BE, CH, DE, FR, GB, IT, LI, NL 

25 

1. 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivate der Formeln la und lb 



30 




in denen die Substituenten folgende Bedeutung haben: 
Y Chlor, Brom Oder eine CrQ-Alkylgruppe 
R 1 Wasserstoff, 
40 eine (VCs-Alkylgruppe, 

eine C 2 -C 4 -Alkylgnjppe, welche einen Hydroxy-, C r C 4 -Alkoxy- oder C r C 4 -Alkylthiorest tragt, 
eine C 3 -C 6 -Alkenylgruppe, 
eine C 3 -C 6 -Alkinylgruppe, 

ein Phenylringoderein Benzylrest, wobeidie Ringeein bisdrei derfolgenden Resttragen konnen: Halo- 
45 gen, C 1 -C 4 -Alkyl, C^Q-Alkoxy, C,-C 4 -Halogenalkyl, Cyano, Nitro, C^C^Halogenalkoxy, N-C,-C 4 -Alkylamino, 
N.N-Di-CVCvAlkylamino und/oder C r C 4 -Alkylthio, 
R 2 eine C 5 -C 8 -Alkylgruppe, 

eine C 2 -C 4 -Alkylgruppe, welche einen Hydroxy-, C^C^AIkoxy- oder CVCvAlkylthiorest tragt, 

eine (VCs-Alkoxygruppe, 
50 eine C 3 -C 6 -Alkenylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkenyloxygruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkinylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkinyloxygruppe, 

eine Phenyl-, Phenoxy-, Benzyl- oder Benzyloxyrest, wobei diese Reste ein bis drei der folgenden Sub- 
55 stituenten tragen konnen: Halogen, C 1 -C 4 -Allcyl, C|-C 4 -Alkoxy, 

C,-C 4 -Alkylthio, CrC^Halogenalkyl, Cyano, Nitro, CrQ-Halogenalkoxy, N-CrC^AIkylamino und/oder 
N.N-Di-Ci-Cvalkylamino, 

R 3 eine C^Cg-Alkylgruppe, 
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eine C 2 -C 6 -Alkylgruppe, welche ein bis drei derfolgenden Substituenten tragen kann: C^C^AIkoxy, 
C 4 -Alkylthio und/oder Hydroxy, 

wobei R 1 nicht Wasserstoff bedeutet, wenn Y die Bedeutung Chlor und Brom hat. 

2. Verfahren zur Herstellung der Verbindungen la gemaft Anspruch 1 , worin Y C r C 4 -Alkyl bedeutet, 
dadurch gekennzeichnet, daft man ein Nitrozimtsaurechlorid der Formel II 

COC1 

02N TXT\ 



in an sich bekannter Weise in einem inerten organischen Losungsmittel in Anwesenheit einer Base mit einem 
Am in der Formel III 



zum Nitrozimtsaureamid IVumsetzt, 



Rl 

X 2 



anschlieftend zur Aminoverbindung V reduziert 



Rl 

/ 

CON 
/ \ , 
R2 



und V mit 3,4,5,6-Tetrahydrophthalsaureanhydrid kondensiert. 

3. Verfahren zur Herstellung der Verbindungen la gemaft Anspruch 1, worin Y Chlor oder Brom bedeutet, 
dadurch gekennzeichnet, daft man ein Nitrozimtsaureamid der Formel IVa 



Rl 

0 2N-v r ^£~^CH=CH-CON 

\2 



XX, 



in einem inerten organischen Losungsmittel mit Chlor oder Brom zum Zimtsaureamid der Formel IV 



CON / 

0 2 N-y^\/CH=C R2 
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halogeniert, anschlieliend reduziert (V) und mit 3,4,5,6-Tetrahydrophthalsaureanhydrid kondensiert. 

4. Verfahren zur Herstellung der Verbindungen la und lb gemali Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dali 
man ein 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurechlorid der Formel VI 




VI 



in an sich bekannter Weise in einem inerten organischen Losungsmittel entweder mit einem Mercaptan der 
Formel VII 

H-S-R 3 VII 

oder mit einem Amin der Formel III umsetzt. 

5. Herbizide Mittel, enthaltend ein 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivat der Formeln la 
und/oder lb gemali Anspruch 1 und inerte Zusatzstoffe. 

6. Herbizide Mittel gemali Anspruch 5, enthaltend ein 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederi- 
vat der Formeln la und/oder lb und weitere wirksame Bestandteile. 

7. Verfahren zur Bekampfung unerwunschten Pflanzenwuchses, dadurch gekennzeichnet, dali man die 
unerwunschten Pflanzen und/oder ihren Lebensraum miteiner herbizid wirksamen Menge eines 5-(N-3,4,5,6- 
Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivates la und/oder lb gemali Anspruch 1 behandelt. 

8. Verwendung der 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivate der Formel la und lb gemali 
Anspruch 1 als Herbizide. 

Patentanspriiche fur folgenden Vertragsstaat : ES 

1. Verfahren zur Herstellung von 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivaten der Formel la 
Rl 

CON 

H=C^ R2 la 
1 Y 




in denen die Substituenten folgende Bedeutung haben: 
Y eine (VC^AIkylgruppe 
R 1 Wasserstoff, 

eine CVCVAIkylgruppe, 

eine C 2 -C 4 -Alkylgruppe, welche einen Hydroxy-, C r C 4 -Alkoxy- oder C r C 4 -Alkylthiorest tragt, 
eine C 3 -C 6 -Alkenylgruppe, 
eine C 3 -C 6 -Alkinylgruppe, 

ein Phenylring oder ein Benzylrest, wobei die Ringe ein bis drei der folgenden Reste tragen konnen: 
Halogen, C,-C 4 -Alkyl, CVQ-Alkoxy, C r C 4 -Halogenalkyl, Cyano, Nitro, C^d-Halogenalkoxy, N-C r C 4 -Alky- 
lamino, N.N-Di-C^C^AIkylamino und/oder C r C 4 -Alkylthio, 
R 2 eine C 5 -C 8 -Alkylgruppe, 

eine C 2 -C 4 -Alkylgruppe, welche einen Hydroxy-, C r C 4 -Alkoxy- oder C 1 -C 4 -Alkylthiorest tragt, 

eine C^Cg-Alkoxygruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkenylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkenyloxygruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkinylgruppe, 

eine C 3 -C 6 -Alkinyloxygruppe, 

eine Phenyl-, Phenoxy-, Benzyl- oder Benzyloxyrest, wobei diese Reste ein bis drei der folgenden Sub- 
stituenten tragen konnen: Halogen, C 1 -C 4 -Alkyl, Ci-C 4 -Alkoxy, 

C r C 4 -Alkylthio, C^C^Halogenalkyl, Cyano, Nitro, C^Q-Halogenalkoxy, N-C^C^AIkylamino und/oder 
N.N-Di-CrC^alkylamino, 

dadurch gekennzeichnet, dali man ein Nitrozimtsaurechlorid der Formel II 
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in an sich bekannter Weise in einem inerten organischen Losungsmittel in Anwesenheit einer Base mit einem 
Am in der Formel III 



Rl 

/ 



zum Nitrozimtsaureamid IV umsetzt, 



Rl 

/ 

CON 

/ \ , 



25 anschlieRend zur Aminoverbindung V reduziert 



CON 

\ 



und V mit 3,4,5,6-Tetrahydrophthalsaureanhydrid kondensiert. 

2. Verfahren zur Herstellung der Verbindungen la gemali Anspaich 1, worin Y Chlor oder Brom und R 1 
nicht Wasserstoff bedeutet, dadurch gekennzeichnet, dali man ein Nitrozimtsaureamid der Formel IVa 



in einem inerten organischen Losungsmittel mit Chlor oder Brom zum Zimtsaureamid der Formel IV 



Rl 

CON 

H=C R2 

. \ 



halogeniert, anschlieliend reduziert (V) und mit 3,4,5,6-Tetrahydrophthalsaureanhydrid kondensiert. 
3. Verfahren zur Herstellung der Verbindungen la gemali den Anspruchen 1 und 2 und lb 
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lb 



in derdie Substituenten folgende Bedeutung haben: 
Y Chlor, Brom odereine C|-C 4 -Alkylgruppe, 
R 3 eine C^Ce-Alkylgruppe, 

10 eine C 2 -C 6 -Alkylgruppe, welche ein bis drei derfolgenden Substituenten tragen kann: CrQ-Alkoxy, C r 

C 4 -Alkylthio und/oder Hydroxy, 

dadurch gekenzeichnet, dad man ein 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurechlorid der Formel VI 



is 




VI 



20 in an sich bekannter Weise in einem inerten organischen Losungsmittel entweder mit einem Mercaptan der 
Formel VII 

H-S-R 3 VII 

oder mit einem Amin der Formel III umsetzt. 

4. Herbizide Mittel, enthaltend ein 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivat der Formeln la 
25 und/oder lb gemali Anspruch 1 und inerte Zusatzstoffe. 

5. Herbizide Mittel gemali Anspruch 5, enthaltend ein 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederi- 
vat der Formeln la und/oder lb und weitere wirksame Bestandteile. 

6. Verfahren zur Bekampfung unerwunschten Pflanzenwuchses, dadurch gekennzeichnet, dali man die 
unerwunschten Pflanzen und/oder ihren Lebensraum miteiner herbizid wirksamen Menge eines 5-(N-3,4,5,6- 

30 Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivates la und/oder lb gemali Anspruch 1 behandelt. 

7. Verwendung der 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-zimtsaurederivate der Formel la und lb gemali 
Anspruch 1 als Herbizide. 



35 Claims 

Claims for the following Contracting States : BE, CH, DE, FR, GB, IT, LI, NL 

1. A 5-(N-3,4,5,6-Tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid derivative of the formula la or lb 



Rl 




50 where 

Y is chlorine, bromine or C r C 4 -alkyl, 
R 1 is hydrogen, 
Ci-Cs-alkyl, 

C 2 -C 4 -alkyl which carries a hydroxyl, Ci-C^alkoxy orC r C 4 -alkylthio radical, 
55 C 3 -C 6 -alkenyl, 
C 3 -C 6 -alkynyl, 

a phenyl ring or a benzyl radical, where the rings may carry from one to three of the following radicals: 
halogen, C 1 -C 4 -alkyl, Ci-C^alkoxy, Ci-C^haloalkyl, cyano, nitro, Ci-C^haloalkoxy, N-Ci-C^alkylamino, N, N- 
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di-C^C^alkylamino and/or C^C^alkylthio, 
R 2 is C 5 -C 8 -alkyl, 

C 2 -C 4 -alkyl which carries a hydroxyl, Ci-C^alkoxy orC 1 -C 4 -alkylthio radical, 
C r C 6 -alkoxy, 
5 C 3 -C 6 -alkenyl, 

C 3 -C 6 -alkenyloxy, 

C 3 -C 6 -alkynyl, 

C 3 -C 6 -alkynyloxy, 

a phenyl, phenoxy, benzyl or benzyloxy radical, where these radicals may carry from one to three of the 
w following substituents: halogen, C r C 4 -alkyl, Ci-C^alkoxy, C r C 4 -alkylthio, Ci-C^haloalkyl, cyano, nitro, C r C 4 - 
haloalkoxy, N-C^C^alkylamino and/or N, N-di-C r C 4 -alkylamino, 
R 3 is C r C 6 -alkyl or 

C 2 -C 6 -alkyl which may carry from one to three of the following substituents: (VCValkoxy, C r C 4 -alkylthio 
and/or hydroxyl, 
15 and R 1 is not hydrogen when Y is chlorine or bromine. 

2. A process for the preparation of a compound la as claimed in claim 1, where Y is C r C 4 -alkyl, wherein 
a nitrocinnamoyl chloride of the formula II 



C0C1 



25 is reacted in a conventional manner in an inert organic solvent in the presence of a base with an amine of the 
formula III 



to give a nitrocinnamide IV 

/' 

^CON 

the latter is then reduced to the amino compound V 

Rl 

/ co < 

H!N txt\ v 

and V is condensed with 3,4,5,6-tetrahydrophthalic anhydride. 

3. A process for the preparation of a compound la as claimed in claim 1 , where Y is chlorine or bromine, 
wherein a nitrocinnamide of the formula IVa 



25 



EP 0 358 108 B1 



Rl 

H=CH-CON 

\ 



0 2 Nv^r\^CH=i 

s halogenated in an inert organic solvent with chlorine or bromine to give a cinnamide of the formula IV 



/ 

CON 

/ \ 



XX, \ 



the latter is then reduced (V) and condensed with 3,4,5,6-tetrahydrophthalic anhydride. 

4. A process for the preparation of a compound la or lb as claimed in claim 1, wherein a 5-(N-3,4,5,6-tet- 
rahydrophthalimido)-cinnamoyl chloride of the formula VI 




VI 



25 

is reacted in a conventional manner in an inert organic solvent either with a mercaptan of the formula VII 
H-S-R 3 VII 

or with an amine of the formula III. 

5. A herbicide containing a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid derivative of the formulae la 
30 and/or lb as claimed in claim 1 and inert additives. 

6. A herbicide as claimed in claim 5, containing a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid deri- 
vative of the formulae la and/or lb and further active components. 

7. A method for controlling undesirable plant growth, wherein the undesirable plants and/or their habitat 
are treated with a herbicidal amount of a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamicacid derivative la and/or 

35 lb as claimed in claim 1 . 

8. Use of a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid derivative of the formulae la and/or lb as 
claimed in claim 1 as a herbicide. 

Claims for the following Contracting State : ES 

40 

1. A process for the prepration of a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid derivate of the for- 
mula la 



Rl 




la 



where 

Y is C r C 4 -alkyl; 
R 1 is hydrogen, 
C,-C B -alkyl, 

C 2 -C 4 -alkyl which carries a hydroxyl, Ci-C^alkoxy orC 1 -C 4 -alkylthio radical, 

C 3 -C 6 -alkenyl, 

C 3 -C 6 -alkynyl, 

a phenyl ring or a benzyl radical, where the rings may carry from one to three of the following radicals: 
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halogen, CVC 4 -alkyl, C 1 -C 4 alkoxy, CVC 4 -haloalkyl, cyano, nitro, CVC 4 -haloalkoxy, N-CVCValkylamino, N, N- 
di-C r C4-alkylamino and/or C r C 4 -alkylthio, 
R 2 is C 5 -C 8 -alkyl, 

C 2 -C 4 -alkyl which carries a hydroxyl, C^C^alkoxy orC 1 -C 4 -alkylthio radical, 

C r C 6 -alkoxy, 

C 3 -C 6 -alkenyl, 

C 3 -C 6 -alkenyloxy, 

C 3 -C 6 -alkynyl, 

C 3 -C 6 -alkynyloxy, 

a phenyl, phenoxy, benzyl or benzyloxy radical, where these radicals may carry from one to three of the 
following substituents: halogen, C 1 -C 4 -alkyl, C|-C 4 -alkoxy, C r C 4 -alkylthio, C r C 4 -haloalkyl, cyano, nitro, C r C 4 - 
haloalkoxy, N-C^C^alkylamino and/or N, N-di-C r C 4 -alkylamino, 
wherein a nitrocinnamoyl chloride of the formula II 



^COCl 

:h=c 

\ 



is reacted in a conventional manner in an inert organic solvent in the presence of a base with an amine of the 
formula III 

Rl 

/ 



30 to give a nitrocinnamide IV 

Rl 

/ 

CON 

/ \ , 
CH=C R 2 



the latter is then reduced to an amino compound V 



H! XC 



Rl 

/ 

CON 

:h=c r2 

\ 



and V is condensed with 3,4,5,6-tetrahydrophthalic anhydride. 

2. A process for the preparation of a compound la as claimed in claim 1, where Y is chlorine or bromine 
50 and R 1 is not hydrogen, wherein a nitrocinnamide of the formula IVa 

0 2 Nv^y<H=CH-CON 

kAci \ 2 xv a 



is halogenated in an inert organic solvent with chlorine or bromine to give a cinnamide of the formula IV 
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,j xc 



/ 

CON 

a*/ \, 
> \ 



the latter is then reduced (V) and condensed with 3,4,5,6-tetrahydrophthalic anhydride. 
3. A process for the preparation of a compound la as claimed in claims 1 and 2 or lb 




Y is chlorine, bromine or Ci-C^alkyl, 
R 3 is C|-C 6 -alkyl or 

C 2 -C 6 -alkyl which may carry from one to three of the following substituents: (VC^alkoxy, Ci-C^alkylthio 
and/or hydroxyl, 

wherein a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamoyl chloride of the formula VI 




is reacted in a conventional manner in an inert organic solvent either with a mercaptan of the formula VII 
H-S-R 3 VII 

or with an amine of the formula III. 

4. A herbicide containing a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid derivative of the formulae la 
and/or lb as claimed in claim 1 and inert additives. 

5. A herbicide as claimed in claim 5, containing a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid deri- 
vative of the formulae la and/or lb and further active components. 

6. A method for controlling undesirable plant growth, wherein the undesirable plants and/or their habitat 
are treated with a herbicidal amount of a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamicacid derivative la and/or 
lb as claimed in claim 1 . 

7. Use of a 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophthalimido)-cinnamic acid derivative of the formulae la and/or lb as 
claimed in claim 1 as a herbicide. 



Revendications 



Revendications pour les Etats contractants suivants : BE, CH, DE, FR, GB, IT, LI, NL 



1. Derives d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)-cinnarnique des formules la et lb 
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dans lesquelles les substituants ont les significations suivantes : 
Y, chlore, brome ou un groupe alkyle en C 1-C 4 
R 1 , hydrogene, 

un groupe alkyle en C 1-C 8, 
5 un groupe alkyle en C 2-C 4 portant un reste hydroxy, 

alcoxy en C 1-C 4 ou alkylthio en C 1-C 4, 
un groupe alcenyle en C 3-C 6, 

un groupe alcynyle en C 3-C 6, un noyau phenylique ou un reste benzyle, les noyaux pouvant porter un 
a trois des restes suivants : halogene, alkyle en C 1-C 4, alcoxy en C 1-C 4, halogenalkyle en C 1-C 4, cyano, 
w nitro, halogenalcoxy en C 1-C 4, N-alkylamino en C 1-C 4, N,N-di-alkylamino en C 1-C 4 et/ou alkylthio en C 
1-C 4, 

R 2 , un groupe alkyle en C 5-C 8, 

un groupe alkyle en C 2-C 4 qui porte un reste hydroxy, alcoxy en C 1-C 4 ou alkylthio en C 1-C 4, 
un groupe alcoxy en C 1-C 6, 
15 un groupe alcenyle en C 3-C 6, 

un groupe alcenyloxy en C 3-C 6, 
un groupe alcynyle en C 3-C 6, 
un groupe alcylyloxy en C 3-C 6, 

un reste phenyle, phenoxy, benzyle ou benzyloxy, ces restes pouvant porter un a trois des substituants 
20 suivants : halogene, alkyle en C 1-C 4, alcoxy en C 1-C 4, alkylthio en C 1-C 4, halogenalkyle en C 1-C 4, cyano, 
nitro, halogenealcoxy en C 1-C 4, N-alkylamino en C 1-C 4 et/ou N,N-di-alkylamino en C 1-C 4, 
R 3 , un groupe alkyle en C 1-C 6, 

un groupe alkyle en C 2-C 6, pouvant porter un a trois des substituants suivants : alcoxy en C 1-C 4, 
alkylthio en C 1-C 4 et/ou hydroxy, 
25 R 1 ne representant pas hydrogene lorsque Y a la signification de chlore et de brome. 

2. Procede de preparation des composes la selon la revendication 1, dans lesquels Y representee alkyle 
en C 1-C 4, caracterise par le fait que I on fait reagir, de maniere en soi connue, dans un solvant organique 
inerte, en presence d'une base, un chlorure d'acide nitrocinnamique de formule II 




avec une amine de formule III 



45 pour obtenir I'amide d'acide nitrocinnamique IV 



Rl 

/ 

CON 

/ \ 

:h=c r2 



55 on reduit ensuite en compose amine V 
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Rl 

/ 

CON 

/ X " 

puis on condense V avec de I'anhydride 3,4,5,6-tetrahydrophtalique. 

3. Precede de preparation des composes la, selon la revendication 1, ou Y represente chlore ou brome, 
w caracterise par le fait que I'on halogene un amide d'acide nitrocinnamique de formule IVa 



Rl 



dans un solvant organique inerte, avec du chlore ou du brome, pour obtenir I'amide d'acide cinnamique de for- 
20 mule IV 



/ 

CON 

/ \ 



,! XC\ " 2 



30 on reduit ensuite (V) et on condense avec de I'anhdride 3,4,5,6-tetrahydrophtalique. 

4. Precede de preparation des composes la et lb, selon la revendication 1, caracterise par le fait que I'on 
fait reagir, de maniere en soi connue, dans un solvant organique inerte, un chlorure d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetra- 
hydrophtalimido)-cinnamique de formule VI 




VI 



40 

soit avec un mercaptan de formule VII 

H-S-R3 VII 

soit avec une amine de formule III. 

5. Herbicide selon la revendication 5, contenant un derive d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido) cin- 
45 namique des formules la et/ou lb et des additifs inertes. 

6. Herbicide selon la revendication 5, contenant un derive d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido) cin- 
namique des formules la et/ou lb et d'autres composants efficaces. 

7. Precede de lutte contre la croissance de plantes indesirables, caracterise par le fait que I'on traite les 
plantes indesirables et/ou leur biotope avec une quantite efficace au point de vue herbicide d'un derive d'acide 

50 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)-cinnamique la et/ou lb, selon la revendication 1 . 

8. Utilisation des derives d'acide 5-<N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)-cinnamique des formules la et lb, 
selon la revendication 1, commes herbicides. 

Revendications pour I'Etat contractant suivant : ES 

55 

1. Precede de preparation des derives d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)- cinnamique de formule 

la 
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°YXC\ 




la 



dans laquelle les substituants ont les significations suivantes : 
Y, un groupe alkyle en C 1-C 4 
R 1 , hydrogene, 

un groupe alkyle en C 1-C 8, 

un groupe alkyle en C 2-C 4 portant un reste hydroxy, 
alcoxy en C 1-C 4 ou alkylthio en C 1-C 4, 
un groupe alcenyle en C 3-C 6, 

un groupe alcynyle en C 3-C 6, un noyau phenylique ou un reste benzyle, les noyaux pouvant porter un 
a trois des restes suivants : halogene, alkyle en C 1-C 4, alcoxy en C 1-C 4, halogenalkyle en C 1-C 4, cyano, 
nitro, halogenalcoxy en C 1-C 4, N-alkylamino en C 1-C 4, N,N-di-alkylamino en C 1-C 4 et/ou alkylthio en C 
1-C 4, 

R 2 , un groupe alkyle en C 5-C 8, 

un groupe alkyle en C 2-C 4 qui porte un reste hydroxy, alcoxy en C 1-C 4 ou alkylthio en C 1-C 4, 

un groupe alcoxy en C 1-C 6, 

un groupe alcenyle en C 3-C 6, 

un groupe alcenyloxy en C 3-C 6, 

un groupe alcynyle en C 3-C 6, 

un groupe alcylyloxy en C 3-C 6, 

un reste phenyle, phenoxy, benzyle ou benzyloxy, ces restes pouvant porter un a trois des substituants 
suivants: halogene, alkyle en C 1-C 4, alcoxy en C 1-C 4, alkylthio en C 1-C 4, halogenalkyle en C 1-C 4, cyano, 
nitro, halogenealcoxy en C 1-C 4, N-alkylamino en C 1-C 4 et/ou N,N-di-alkylamino en C 1-C 4, 
caracterise par le fait que I'on fait reagir, de maniere en soi connue, dans un solvant organique inerte, en pre- 
sence d'une base, un chlorure d'acide nitrocinnamique de formule II 



C0C1 



/ 



II 




avec une amine de formule III 



Rl 



/ 
i 

\ 



III 



pour obtenir I'amide d'acide nitrocinnamique IV 



Rl 



/ 



CON 



/ 

t 

\ 




IV 



on r6duit ensuite en compose amin6 V 
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H!N TXT\ 



puis on condense V avec de I'anhydride 3,4,5,6-tetrahydrophtalique. 
w 2. Precede de preparation des composes la, selon la revendication 1, oil Y represente chlore ou brome, 

et R 1 pas hydrogene caracterise par le fait que Ton halogene un amide d'acide nitrocinnamique de formule IVa 



Rl 

° 2lt ^y^ t=Cih<aH \ IVa 

dans un solvant organique inerte, avec du chlore ou du brome, pour obtenir I'amide d'acide cinnamique de for- 
mule IV 



Rl 

X , 



30 on reduit ensuite (V) et on condense avec de I'anhdride 3,4,5,6-tetrahydrophtalique. 
3. Procede de preparation de composes la selon les revendications 1 et 2 et lb 



35 




lb 



dans laquelle les substituants ont les significations suivantes : 
40 Y, chlore, brome ou groupe alkyle en C 1-C 4 

R 3 , un groupe alkyle en C 1-C 6, 

un groupe alkyle en C 2-C 6, pouvant porter un a trois des substituants suivants : alcoxy en C 1-C 4, 
alkythio en C 1-C 4 et/ou hydroxy. 

caracterise par le fait que Ton fait reagir, de maniere en soi connue, dans un solvant organique inerte, un chlo- 
45 rure d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)-cinnamique de formule VI 



Q^CjrX 

0 V *S-^C1 



soit avec un mercaptan de formule VII 

H-S-R3 VII 

soit avec une amine de formule III. 

4. Herbicide selon la revendication 1 , contenant un derive d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido) cin- 
namique des formules la et/ou lb et des additifs inertes. 

5. Herbicide selon la revendication 5, contenant un derive d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido) cin- 
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namique des formules la et/ou lb et d'autres composants efficaces. 

6. Procede de lutte contre la croissance de plantes indesirables, caracterise par le fait que Ton traite les 
plantes indesirables et/ou leur biotope avec une quantite efficace au point de vue herbicide d'un derive d'acide 
5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)-cinnamique la et/ou lb, selon la revendication 1. 

7. Utilisation des derives d'acide 5-(N-3,4,5,6-tetrahydrophtalimido)-cinnamique des formules la et lb, 
selon la revendication 1, commes herbicides. 



